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第1章 緒言 
 
1-1 研究背景および目的 
 われわれ人類は、約 100年前に放射線を発見して以来、医療・発電・工業・農業など様々
な分野での利用を行ってきた。放射線の起源としては、1895 年にレントゲンが内部を真空
状態にしたガラス管に高電圧を印加したところ、物質を透過する目には見えない、光のよ
うなものが発生することを発見した。この正体が不明であったために X 線と名付け、最初
に発見された放射線とされている。この偶然といえる発見は、その後の物理学だけでなく
医学や工学や他の多くの分野に影響を与えることとなった[1]。以降、レントゲンが発見し
た X 線以外の電磁波である γ（ガンマ）線、電子線や陽子線といった粒子線の発見をはじめ
[図.1-1]、その有効かつ安全な利用についての研究も盛んに行われたことによって、身近な
ものにも使用されることとなった。 
 またそれら放射線を発生するものとして、放射性物質や核分裂といった原子核の反応、
電子などの粒子を加速することで得るものがある。先述した発生源のうち、加速器や原子
炉によって人工的につくられた放射性物質から出る放射線は人工放射線と呼ばれており、
これらの利用には行き届いた管理が必要となるものの応用的な利用が期待されている。そ
の利用法の一つとして、放射線を用いた診断（MRI、CT、単純 X 線撮影等）や治療といっ
た医学分野への利用が挙げられる。放射線治療では、外科手術を必要とせず身体外部から
の照射により治療するため、患者への負担軽減が見込まれる。これは患者の QoL（Quality of 
Life）向上に期待できる、非常に有効な治療法であると言える。特に近年では、重粒子線を
照射することによる放射線治療が考案および実施されており、本学重粒子医学研究センタ
ーでは 2010年より炭素イオンを用いた重粒子線治療が開始されている。重粒子線を用いた
がん治療技術では、重粒子線が有する高い線エネルギー付与（Linear Energy Transfer：LET）
とブラッグピークによる特徴的な線量分布[図.1-2]を利用していることから、従来の放射線
治療に比べて、がん部位周囲へのダメージが少なく副作用が少ないこと、X 線より高い生物
効果を有するために従来治療が困難であった様々ながんにも効果を発揮し、少ない照射回
数および短期間で治療することができること、といった利点が挙げられ、今後さらに治療
実績が増加することが期待されている[2]。また一方で、重粒子線等の放射線がん治療技術
の更なる精度向上のためには線量付与分布をより正確に測定することが求められている。
現在、重粒子線照射場で使用されている線量測定体系では、数ミリメートル程度の分解能
であり、腫瘍のサイズによってはそのターゲット周辺の正常組織への照射による損傷が起
こる恐れがある。そこでより高い空間分解能を有する線量測定技術が必要になる。 
 これに対して、当研究室では小型かつ簡便な 3 次元線量分布測定用素子である、蛍光ガ
ラス線量計素子の先行研究を行っている [3] 。ラジオフォトルミネセンス
（Radio-photoluminescence：RPL）現象等を利用した蛍光ガラス線量計は信頼性の高い個人
被曝線量計であり、重粒子線場のみならず様々な放射線場で利用可能な有効な技術と考え
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られる。その反面、各放射線場に即した素子の最適化には物理的・化学的構造の側面にお
いて、いくつかの技術開発余地があると考えられる。一般的に蛍光ガラス線量計素子とし
ては、銀活性リン酸塩ガラスが用いられており、フィルター等と併用することで複数の放
射線を検出可能であるが、その被曝放射線の選別は行えない。本研究では、蛍光ガラス線
量計をベースに数マイクロメートルの空間分解能を持つ簡便な 3 次元線量分布測定素子の
開発を目的として、蛍光中心元素を銀（Ag）から銅（Cu）に変更することで複数の線質の
異なる放射線が検出可能であり、また重粒子線に対しての応答を発現するよう組成比や添
加濃度を調製しながら自作ガラスを作製する。そして粒子線を中心とした線質の異なる
種々の放射線場における応答評価と線質依存性による放射線の選別についての検討を行っ
た。 
 
図.1-1 放射線の種類 
 
 
図.1-2 各種放射線治療時の線量付与[4] 
3 
 
1-2 論文構成 
第 1章は緒言である。 
第 2 章は個人被曝線量計として用いられる蓄積型蛍光線量計素子を説明する。またその 1
つであり、本研究で用いる RPL ガラス線量計素子の線量測定原理およびその特長について
述べる。 
第 3 章は本研究での RPL ガラス線量計の作製工程と自作試料について述べた後、蛍光中心
形成のため放射線を照射した条件や使用した加速器等についても述べる。 
第 4 章は放射線照射後の自作 RPL ガラス線量計の評価方法について述べた後、それらを用
いて測定した結果と評価を示す。評価では、自作試料が蛍光ガラス線量計であることや試
料に添加する元素の最適な添加濃度を確認することを基礎評価とし、またその後に自作試
料の蛍光強度や線質依存性の詳細な測定結果を元に応用評価についても述べる。 
第 5章は結言である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4 
 
第2章 個人被曝線量計の種類と RPLガラス線量計の原理 
 
2-1 はじめに 
 本章では、蛍光ガラス線量計素子をはじめとする個人被曝線量計のいくつかの例を挙げ
ながら、それぞれの線量測定プロセス等について示す。また、本研究で取り扱う蛍光ガラ
ス線量計の蛍光メカニズムを含む測定原理や特長を述べることで、線量計素子としての性
能および線量分布測定など応用的な利用が可能であるかを示す。 
 
2-2 個人被曝線量計素子 
 放射線環境下での作業を行う放射線業務従事者には、被曝線量の測定が法律により義務
付けられており、作業中は線量測定用線量計の携帯を長時間にわたり行わなければならな
い。そのため、できるかぎりの小型かつ軽量な線量計であり、高精度な線量測定が不可欠
である。個人被曝線量計素子について、いくつかの種類があるため以下にその例を示し説
明する。 
 
① 蛍光ガラス線量計 
 放射線を照射した銀活性リン酸塩ガラスに生成された蛍光中心を紫外線で励起す
ることで、オレンジ色蛍光を発するラジオフォトルミネセンス（RPL）現象を利用す
る線量計である。このときの蛍光強度が吸収線量と比例関係にあるため、蛍光強度を
測定することで吸収線量を知ることができる。また紫外線での読み出しの際に、蛍光
中心は消滅しないため、何度でも測定可能な積算線量計である。さらに、使用後の素
子は 400℃・1 時間のアニーリングによって蛍光中心が消滅するため再利用可能であ
る。 
 
② 光刺激蛍光線量計 
 先述した蛍光ガラス線量計と同じく、光による励起で読み出すことができる。放射
線照射による電離作用で生じた電子と正孔は、格子欠陥である F中心などのカラーセ
ンターに捕獲されて準安定状態となる。このときに励起光を照射することで捕獲され
ていた電子が伝導帯に戻るときに発する（光刺激）蛍光（Optically Stimulated 
Luminescence：OSL）を利用する線量計で、この蛍光は吸収線量と比例関係にある。
蛍光ガラス線量計と同様に繰り返し測定が可能であり、フェーディング（退行）も少
ないことが挙げられる。 
 
③ 熱蛍光線量計 
 熱蛍光物質と呼ばれるある種の物質に放射線を照射した後、加熱することで吸収線
量に比例した熱蛍光（Thermo-luminescence Dosimeter：TLD）を発し、これを利用す
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ることで線量測定を行う。蛍光ガラス線量計および光刺激蛍光線量計の光励起と異な
るが、発生したエネルギーを蛍光中心やカラーセンターなどで一時捕獲する過程は同
様である。積算線量の測定はできないが、アニーリング処理により再利用は可能であ
る。また、物質の構成元素の原子番号によってエネルギー特性や検出限界等にも差異
が生じることがある。 
 
2-3 RPLガラス線量計の原理 
 2 章・2-2 で述べたように、蛍光ガラス線量計はリン酸塩ガラスを母材とし、これに銀を
含有させた銀活性リン酸塩ガラスが用いられている。放射線を照射された銀活性リン酸塩
ガラスは、紫外線で刺激（励起）することでオレンジ色の蛍光を発する。この現象をラジ
オフォトルミネセンス（RPL）と呼ぶことから、RPLガラス線量計とも呼ばれている。ガラ
スなどの固体材料中に形成された欠陥や不純物準位の中には、外部刺激的なエネルギー付
与により、その緩和過程に生じるエネルギーの一部を可視光として放出するものがあり、
それらを蛍光中心と呼ぶ。特に絶縁体やガラスでは、半導体材料のバンドギャップに相当
する伝導帯と価電子帯のエネルギー差が大きく、光放出を含む輻射過程による緩和がより
支配的となる。一部の蛍光中心を持つ材料では、放射線照射量によって材料から放出され
る光強度が異なるために、照射位置や線量を知るための計測材料であるシンチレータとし
て利用される。またこれに加え、特定材料においては放射線が照射されると蛍光中心の状
態が変化する。さらに、その変化領域に対して紫外線等の外部刺激を加えることで、放射
線照射前と異なる光子放出を起こすことがある。これら一連の現象を放射線起因の発光現
象として RPL現象と呼ぶ。 
 図.2-1 に銀活性リン酸塩ガラス内における蛍光中心生成および紫外線励起読み出しにつ
いて示す。銀活性リン酸塩ガラスは常温において Ag+が安定してドープされている。そのガ
ラスに対して放射線が照射されると、電離作用によりガラス内に電子正孔対が生成される。
生成された電子はガラス構造中の Ag+に捕獲されて、安定的な Ag0蛍光中心が形成される。
一方、生成された正孔は一度 PO4 四面体に捕獲されるが、時間の経過に伴ってより安定的
な Ag+に移行・捕獲されて、Ag2+を形成する。この過程を式で表したものを式（2.1）およ
び式（2.2）に示す。 
 
Ag+ + e = Ag0       （電子捕獲）                        (2.1) 
Ag+ + hPO4 = Ag2+   （正孔捕獲）                        (2.2) 
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図.2-1 銀添加ガラス線量計の蛍光中心形成と紫外線励起による蛍光のメカニズム[5] 
 
 
2-4 RPLガラス線量計の特長 
 放射線照射により生じた RPLガラス内の蛍光中心は、200℃を超えるような高温にしない
かぎり消失せず非常に安定である。さらに繰り返しの読み出し操作によっても蛍光中心が
消失しないため何度でも線量を測定可能である。線量測定後も引き続き被曝線量が積算さ
れるので、短期間の被曝線量を測定しながら、併せて長期間の積算線量も測定可能である。
この点が蛍光ガラス線量計の大きな特長といえる。また銀活性リン酸塩ガラスは溶融して
作製するため、均質性に優れガラス素子間の特性のばらつきが少ない。そして放射線照射
から時間が経過することで蛍光が減少するフェーディング（退行）と呼ばれる現象が、年
間約 1％と小さく無視できるほど小さいため測定値に対する信頼性が高いといえる。蛍光中
心の形成に関して、放射線照射により Ag0、Ag2+が形成されるが、正孔の移動度のために
Ag2+の形成が遅くなってしまう。このため実際に蛍光を測定する場合、照射から 24 時間の
室温保持を行うか、緊急の場合には 100℃・30 分程度の熱処理を行う必要がある。また、
400℃・1 時間のアニーリングにより蛍光中心を消滅することができ、その後は再利用可能
である。測定対象には、複数の素子とフィルターを組み合わせることで γ・X 線、β 線、熱
中性子が 1 つのバッジで分離して行える。その線量測定範囲としては、10 μSv から 10 Sv
までの広い範囲の積算線量を測定できる。 
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2-5 まとめ 
 本章では、個人被曝線量計素子の種類および性能について、いくつか例を示しながら説
明した。特に蛍光ガラス線量計である銀活性リン酸塩ガラスについては、その蛍光メカニ
ズムと特長を述べたが、対して銅を添加した銅活性リン酸塩ガラスにおいては、その蛍光
メカニズムがいまだ解明されていない。次章では、蛍光中心となる添加材料を変更した蛍
光ガラス線量計の開発および蛍光中心形成を目的とした放射線照射ついて述べる。 
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第3章 RPLガラス線量計素子の作製 
 
3-1 はじめに 
 本章では、自作したガラス素子の作製工程について、作製条件や実際の自作素子を示し
ながら説明する。作製試料としては、銀活性リン酸塩ガラスだけでなく、研究目的で述べ
たように添加材料の変更や組成比の調製による新規の素子開発を行うため、銀の代替材料
として銅を用いた銅添加リン酸塩ガラスを作製した。また蛍光中心形成のため、作製した
試料に照射した線質の異なる種々の放射線場についても述べる。 
 
3-2 自作ガラス作製工程 
 先行研究において、メタリン酸ナトリウムとメタリン酸アルミニウムを質量比 1 : 1で
配合し、さらに蛍光中心となる元素として銀の化合物である塩化銀 (AgCl : 和光純薬工業
株式会社) を質量比数%以下で配合することで、RPLガラス線量計素子に適した銀活性リン
酸塩ガラスが生成できることが報告されている[6]。これに従って銀活性リン酸塩ガラスを
作製した。また先述したように本研究では、組成元素の異なる線量計素子の創製のため、
蛍光中心元素に銅の化合物である塩化銅 (CuCl : 関東化学株式会社) を同じく質量比数％
以下で配合することで銅活性リン酸塩ガラスを同様に作製した。 
まずメタリン酸ナトリウム (NaPO3：太平化学産業) とメタリン酸アルミニウム(Al(PO3)3：
太平化学産業) をそれぞれ 20 gずつ混合し、容量 50 mlのアルミナ製るつぼに導入した。こ
れに蛍光中心になる銀および銅を添加するため、市販の塩化銀および塩化銅を調整しなが
ら十分に撹拌させて導入した。この粉末混合物を卓上マッフル炉[図.3-2]を用いて加熱溶融
処理を行った。試料の加熱は、大気雰囲気中にて室温から 1000℃まで 1時間かけ上昇させ、
1000℃のまま 1時間保持することで試料を溶融させた。保持動作開始後 30分程度経過した
際に、るつぼを一度マッフル炉から取り出し、前後左右へ軽く振ることで溶融中のガラス
を撹拌した。溶融処理後は、マッフル炉から取り出したガラスを室温中に設置した平らな
アルミ板上に流し込み、冷却処理を行うことで RPL ガラス線量計素子の原材料である銀添
加 RPLガラスおよび銅添加 RPLガラスを作製した。またその後、任意形状に成形するため
にダイヤモンド刃カッター（ホーザン株式会社 K-100）を用いて切り出しを行った。さら
に紙やすり（三共理化学株式会社 DCC）等で表面および側面を磨き整えることで、以下
の図.3-4に示すような約 1 cm × 1 cm 程度の RPLガラス素子を得た。またこのときのガラス
素子の厚さはおよそ 4 mm程度であった。自作ガラスの厚さについて、ガラス形成過程での
制御は行っていないため自作素子間での多少のばらつきはあるものと思われるが、後述す
る RPL ガラス試料の蛍光強度測定時には、試料の表面にピントを合わせて測定するため、
厚さによる測定時の蛍光強度や応答特性に差異はないものと思われる。 
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図.3-1 RPLガラス線量計素子の作製手順 
 
 
 
 
 
図.3-2 粉末試料の加熱溶融に使用した卓上マッフル炉 KDF-S-70 
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図.3-3 ガラス素子の切り出しに使用したダイヤモンド刃カッター 
 
 
 
 
 
図.3-4 任意形状に成形した RPLガラス 
 
 
 
 
 
10 mm 
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3-2-1 Ag添加リン酸塩ガラスの作製 
 銀添加リン酸塩ガラスの作製では、母材となる NaPO4と Al(PO3)3それぞれ 20 gに対して
塩化銀の濃度で質量比 0.01％、0.19％（≒0.2 mol%）となるよう調製した。銀添加ガラスに
ついては、この後示す銅添加ガラスとの応答特性の比較のため作製したものである。以下
の図.3-5に示すように、塩化銀を 0.01％および 0.19％添加したガラスは無色透明であった。 
 
 
図.3-5 自作した銀添加リン酸塩ガラスの銅添加濃度変化の観察結果 
 
 
3-2-2 Cu添加リン酸塩ガラスの作製 
 銅添加リン酸塩ガラスの作製では、蛍光中心となる銅の添加濃度を変化させて、形成さ
れるガラス素子に現れる差異を確認した。母材となる NaPO4と Al(PO3)3それぞれ 20 gに対
して塩化銅の濃度を質量比で 0.01％、0.05％、0.1％、0.5％、1％となるよう調製した。図.3-6
に示すように、塩化銅を 0.01％添加したガラス試料では無色透明であったが、徐々に添加
濃度が高くなるにつれて全体が青くなっていくことが確認された。 
 
 
20 mm 
(a) 0.01% 
20 mm 
(b) 0.05% 
20 mm 
(c) 0.1% 
20 mm 
(a) 0.01% 
20 mm 
(b) 0.19% 
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図.3-6 自作した銅添加リン酸塩ガラスの銅添加濃度変化の観察結果 
 
 
3-3 種々の放射線照射による蛍光中心形成 
 自作した RPL ガラス線量計である銀添加リン酸塩ガラスと銅添加リン酸塩ガラスに対し
て種々の放射線を照射することで、銀および銅の蛍光中心を形成する。数種類の放射線を
利用した理由は、異なる線質の放射線で被曝した試料に生成される蛍光中心とそれにより
発現する応答スペクトルの差異について評価するためである。本研究で使用した放射線照
射場や照射条件等について以下に示す。 
 
3-3-1 光子線(X線)照射場 
 光子線（以下 X 線）の照射には、群馬大学桐生キャンパス医理工連携棟に設置されている
X線 CT 装置[図.3-7]を利用した。CT装置前に備え付けられているステージ上に試料を設置
することで、X 線の照射を行った。またこのステージ部は上下方向に動かすことが可能であ
るため、ステージの高さ調節を行うことで X 線照射窓のちょうど中心にて照射することが
できる。試料への照射時の X 線源および X 線管ユニット、ステージを含む位置関係につい
ては図.3-8に示す。装置に用いられているマイクロフォーカス X線源（L12161-07：浜松ホ
トニクス）の仕様は以下の表.3-1 に示したとおりである。このとき X 線源より発生した X
線がガラス試料に対して付与する吸収線量を PHITSにてシミュレーションした結果、1 cm × 
1 cmのガラス試料には 2.83 μGy/min（管電圧 40 kV、管電流 160 μA）の吸収線量がガラス
試料に一様に照射されることが確認された。 
 
 
 
 
 
 
20 mm 
(d) 0.5% 
20 mm 
(e) 1% 
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表.3-1 マイクロフォーカス X 線源の仕様 
X 線管電圧設定範囲 0 kV ～ 150 kV 
X 線管電流設定範囲 0 μA ～ 500 μA 
焦点寸法（公称値） 
  小焦点モード 
  中焦点モード 
  大焦点モード 
 
7 μm（5 μm：4 W 時） 
20 μm 
50 μm 
最大 X線放射角度 約 43° 
照射窓から焦点までの距離（FOD） 17 mm 
ターゲット材質 タングステン 
 
 
 
 
 
図.3-7 試料への照射時の X 線 CT装置 
 
 
 
 
 
X線管 
ユニット 
X線照射口 
試料 
ステージ 
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図.3-8 X線照射時の装置配置 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
6 cm 
3 cm 
10.5 cm 
2 cm 
8 cm 
10 cm 1 cm 
43° 
X線管ユニット 鉛板 
X線源 
ステージ 
試料 
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 また銀添加ガラス試料と銅添加ガラス試料への X 線照射条件を以下の表.3-2 に示す。銅
添加ガラス試料では、塩化銅の添加濃度を 5 パターンと X 線照射時間を 8 パターンに分け
て照射した。またこのときマスク等は使用せず、試料に対して一様な X線照射を行った。 
 
 
表.3-2 銀添加ガラス試料と銅添加ガラス試料に対する X線照射条件 
試料名 添加濃度 管電圧 管電圧 照射時間 
銀添加ガラス 
0.01% 
40 kV 
500 μA 60 min 
0.19% 160 μA 
5 min 
10 min 
銅添加ガラス 
0.01% 
40 kV 
160 μA 
5 min 
10 min 
500 μA 60 min 
0.05% 
0.1% 
0.5% 
1% 
0.01% 
0.05% 
250 μA 
1 min 
5 min 
10 min 
20 min 
30 min 
60 min 
90 min 
120 min 
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3-3-2 陽子線照射場 
 陽子線の照射には、量子科学技術研究機構（QST）高崎量子応用研究所に設置された 3 MV
シングルエンド加速器を利用した。照射に利用したシングルエンド加速器および集束軽イ
オンマイクロビームラインを図.3-9 に示す。この加速器では RF（Radio-Frequency）イオン
源を加速器内の高電圧ターミナルに内蔵し、軽イオン（H、D、He）を 400 keVから 3 MeV
まで加速可能である。また特徴として、1×10-5の高い電圧安定性を有しており、H：300μ
A、D：20μA、He：200μA の高強度の集束ビームが得られることが挙げられる。この加速
器は照射するイオンを発生させる RF イオン源、昇圧部、加速管などで構成されている
[図.3-10]。また 3 MeVシングルエンド加速器を用いた陽子線の照射条件を表.3-3に示す。 
 
 
表.3-3 陽子線照射条件 
試料名 添加濃度 加速エネルギー 電流 照射時間 
銀添加ガラス 0.01% 1 MeV 100 pA 1 μS × 100 
銅添加ガラス 0.01% 3 MeV 40 pA 100 μS × 20 
 
 
 
 
 
図.3-9 3 MV シングルエンド加速器とビームライン[7] 
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図.3-10 加速器内部の構成図[6] 
 
 
3-3-3 重粒子(Os)線照射場 
 重粒子である Osイオンの照射には、量子科学技術研究機構（QST）高崎量子応用研究所
に設置された AVF（Azimuthally Varying Field）サイクロトロン加速器[図.3-11]を利用した。
サイクロトロン加速器は粒子加速器の 1 つであり、イオン源から発生させた粒子を一様な
磁場と高周波電圧により螺旋状に加速させることで、数 10 MeV から数 100 MeV まで粒子
を加速可能である。特に AVF サイクロトロンの特徴として、ビームを軸方向に収束させる
ために磁場が方位角（ビーム進行）方向に強弱交互に変化することが挙げられる。試料へ
の照射前に予備実験として、試料へ照射する粒子数の目標値を決定した上で、SSD と呼ば
れる検出器を通過する単位時間あたりの粒子数計測を行った。その計測結果および検出器
の断面積から単位面積・時間あたりの粒子数（Count/cm2・s）を算出し、照射時間を調整す
ることで目標値の粒子数を照射した。以下の表.3-4 に Os イオンを用いた重粒子線の照射条
件を示す。また試料への照射量（単位面積あたりの粒子数）は、5×106 ions/cm2を目標値と
した。これは 10 μm四方につきおよそ 5個の Osイオンが照射されていることを表す。さら
に重粒子線照射時に、試料表面のおよそ半分にあたる部分を重粒子線による暴露から防ぐ
ため、カプトンテープを貼り付けた。これにより同一試料において重粒子線照射部と未照
射部を作り出すことができ[図.3-11]、それぞれの蛍光スペクトルを測定することで Os イオ
ンによる蛍光中心形成の有無を比較することが可能となる。 
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表.3-4 重粒子線（Osイオン）照射条件 
試料名 添加濃度 加速エネルギー SSD 計測数 照射時間 
銅添加ガラス 0.01% 490 MeV 5840.56 ions/cm2・s 14 min 16 sec 
 
 
 
図.3-11 Osイオン照射に使用した(a)AVFサイクロトロン加速器と(b)試料台 
 
 
 
図.3-12 Osイオン照射時の(a)模式図と(b)実際の照射試料 
 
 
照射部 未照射部 
カプトンテープ 
Osイオン 
(a) 
10 mm 
(b) 
(a) (b) 
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3-3-4 炭素線照射場 
 炭素線の照射には、量子科学技術研究開発機構（QST）放射線医学総合研究所の重粒子線
加速装置（HIMAC）を利用した。炭素線をはじめとする多くの重粒子線照射が可能であり、
最大 800 MeV まで加速可能である[図.3-13]。試料への照射の際には、はじめに予備実験と
して目標値とする吸収線量を決定した上で、その吸収線量に達するまでにビームラインに
設置された正モニタと呼ばれる検出器を通過する粒子数の計測を行った。その計測結果か
ら、粒子 1つあたりの吸収線量（Gy/Count）を求めることにより、実際の試料への照射時に
は検出器での粒子計測数によって照射量を制御する。以下の表.3-5に炭素線の照射条件を示
す。また照射時に設定した吸収線量は 0.1 Gyであり、予備実験での粒子 1つあたりの吸収
線量はおよそ 5.03×10-5 Gy/Countであった。 
 
 
表.3-5 炭素線照射条件 
試料名 添加濃度 加速エネルギー 正モニタ計測数 
銅添加ガラス 0.01% 290 MeV 2070 
 
 
 
図.3-13 炭素線照射の加速器[8] 
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3-4 まとめ 
 本章では、蛍光ガラス線量計素子の作製工程と自作した素子の蛍光中心形成を目的とし
た種々の放射線照射について照射場や条件を示しながら述べた。 
 銀添加ガラス試料を自作したところ、透明なガラスを得ることができた。また塩化銀の
代替材料として塩化銅を用いた銅添加ガラス試料も自作し、試料を比較した結果、添加濃
度が高くなるにつれてガラス全体が青くなることを確認した。塩化銅以外の原材料は銀添
加ガラスと同様であることから、銅由来の影響で青く着色したと考えられる。 
 また蛍光中心形成のため、X 線・陽子線・炭素線・Os イオンを用いた重粒子線といった
種々の放射線を照射した。次章では、諸測定により蛍光中心形成および RPL 現象発現の確
認と、その応答特性の評価について述べる。 
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第4章 自作 RPLガラス線量計素子の応答評価 
 
4-1 はじめに 
 本章では、自作した蛍光ガラス線量計の評価を行う。本研究で利用した測定方法を原理
と併せて説明し、それを用いた基礎評価と応答評価についてそれぞれ分けて述べる。基礎
評価では、自作した銀添加ガラスおよび銅添加ガラスの比較について、蛍光ガラス線量計
の有する特長に関連させて評価する。応答評価では、線質の異なる放射線照射で形成され
た蛍光中心の RPL測定によって、発現する応答特性の差異や線質依存性について評価する。 
 
4-2 自作 RPLガラス評価方法 
 2章 2-3で前述したように、蛍光ガラス線量計では放射線照射により形成された蛍光中心
に対して、紫外線で刺激を与えることでオレンジ色の蛍光である RPL を示す。その蛍光の
スペクトルおよび強度を測定するため、本研究では PL（Photo Luminescence）測定法を用い
て自作蛍光ガラスの RPL を測定する。また、銅添加ガラスの作製は初めての試みのため、
RPLを得るために最適な励起波長を検討する必要がある。そこで PLE（Photo Luminescence 
Excitation）測定法を用いることで、特定の蛍光波長に対する励起スペクトルを測定し、自
作のガラス評価に利用する。 
 
4-2-1 PL測定原理と測定体系 
 ルミネセンス（Luminescence）とは、紫外線や電子線、放射線、電圧などの外部からのエ
ネルギーによって物質の電子状態が基底状態から励起状態になる。励起された電子はすぐ
に安定な基底状態へと緩和し、その際に紫外・可視・赤外といった光として放出されるこ
とをいう。つまり外部からのエネルギーを物質が吸収し、そしてその吸収されたエネルギ
ーを放出することをいう。その中で、フォトルミネセンス（Photo Luminescence）は、フォ
トン（光）により励起したときのルミネセンスのことであり、光ルミネセンスともいう。 
 本研究では、PL測定装置として光誘起蛍光分析装置（UVR-260-SO、SEISHIN）を使用し
て蛍光スペクトルおよび蛍光強度の測定を行った[図.4-1]。また測定時において使用した装
置の主な仕様について表.4-1に示す。この装置の特徴はステージを動かしながら、2次元平
面的に発光スペクトルを取得できることである。測定の最小分解能は 1 μm となっており、
局所的な測定にも対応可能である。また、顕微測光部のフォーカス機構において、試料表
面や任意の深さにピントを合わせることも可能である。蛍光スペクトル取得時の条件とし
ては、ピンホールを 200 μmに設定の上、対物レンズの倍率は 5倍に設定した。ピンホール
は、レーザが照射されたステージ上の試料からの発光を設定値にしぼるための装置であり、
試料からの発光をしぼることで任意の点の単一の発光のみ拾い上げることが可能となる。
また対物レンズによりステージ上の試料を拡大して観察できる。レーザ光強度調整のフィ
ルター[図.4-2]を使用せず測定した際に、励起光が照射された箇所において、蛍光中心が消
22 
 
滅したように蛍光強度が減少する現象が確認されたことから、本測定ではレーザ光強度を
1/100とするフィルターを用いて行った。 
 
 
表.4-1 光誘起蛍光分析装置（UVR-260-SO、SEISHIN）仕様 
光源部 
バイオレットレーザ 
（STRADUS375-60） 
発振波長 375 nm 
出力 60 mW以上 
レーザ光強度調整 割り出し式フィルターホルダー 
（1/2 ~ 1/100）1/100フィルターを使用 
測光部 
顕微測光部 
光学形式 落射型共焦点光学系 
観察系 共焦点部に 3 連ピンホールスライド
（25,50,200 μmピンホール）200 μm使用 
対物レンズ部 4本の対物レンズ 
（VIS：5倍、20倍、50倍、IR：50倍） 
VIS：5倍を使用 
フォーカス機構 コントローラマニュアル操作で 
Zステージ上下により焦点をあわせる 
分光部 
蛍光測定用分光器 
（iHR320） 
光学形式 収差補正ツェルニーターナー配置分光器 
焦点距離 320 mm 
回折格子 300 gr/mm・600 nmBlaze Ruled Grating 
試料台 
室温試料台 
室温用 XYステージ ステージストローク：50×50 mm以上 
ステージ位置精度 ±5 μm以下 
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図.4-1 PL測定装置の(a)装置図と(b)試料台 
 
 
 
 
図.4-2 レーザ光強度調整の NDフィルター 
 
 
(a) (b) 
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4-2-2 PLE 測定原理と測定体系 
PL 測定は、励起波長を固定した上で蛍光波長を連続的に変化させ、得られる蛍光強度を
波長ごとにプロットしたもので、蛍光スペクトルという。対して、PLE（Photo Luminescence 
Excitation）測定では、その蛍光スペクトルのある特定波長における光強度に着目し、励起
光の波長を分光器で変化させることによって、受光器で各励起波長に対応する蛍光（発光）
強度を求め、その励起エネルギー依存性を観測したものである。一般には、蛍光波長を固
定して励起波長を連続的に変化させ、得られる蛍光強度を励起波長ごとにプロットしたも
のを励起スペクトルという。 
 本研究では、PLE 測定装置として分光蛍光光度計（F-4500、日立製作所）を使用して励起
スペクトルの測定を行った[図.4-3]。この装置では、キセノン（Xe）ランプを光源として用
いており、波長 200 nm ~ 800 nmにおける励起スペクトルおよび蛍光スペクトルを測定可能
である。測定試料としては、試料台を付け替えることで液体試料、固体試料を設置および
測定することができる。図.4-4に装置内部の様子を示す。 
 
 
図.4-3 PLE 測定装置 
 
 
図.4-4 PLE 測定装置内部 
試料台 
励起側 
蛍光側 
フィルター 
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4-3 自作 RPLガラスの基礎的評価 
4-3-1 SRIMによるシミュレーション 
 入射された質量の小さい荷電粒子は物質中を通過するときに散乱してしまう。しかし質
量の大きな重荷電粒子が物質内に入射されたとき、散乱せずに進行方向の物質を電離する
ことでエネルギーを損失しながら進んでいき、次第に減速して停止する。このエネルギー
損失と荷電粒子の進入深さの関係を発見者の名前からブラッグ曲線と呼び、また荷電粒子
の停止直前位置での最大のエネルギー損失部分をブラッグピークと呼ぶ。SRIM（Stopping 
and Range of Ion in Matter）シミュレーションでは、このような物質に対する荷電粒子の飛程
をシミュレーションすることができる。 
SRIM による評価は、3 章 3-3 で述べた線質の異なる各放射線照射場において自作試料へ
の線量付与を模擬する。これは自作した銀添加ガラスと銅添加ガラスに対して同様に放射
線照射が行われているかを確認するためである。SRIMシミュレーションを行う上での自作
蛍光ガラスの構成元素は、O：51%、P：32%、Na：11%、Al：6%、Ag or Cu：0.01%とし[9]、
密度は Ag：2.34 g/cm3、Cu：2.26 g/cm3にそれぞれ設定した。陽子線、炭素線、Osイオンに
よる重粒子線の 3つの照射場について行ったシミュレーション結果を以下の図.4-5、4-6、4-7
に示す。また表.4-2、4-3 にイオンビームの種類とエネルギー、シミュレーション結果で算
出した進入深さをまとめた。 
 
 
 
図.4-5 陽子線を照射した（a）銀添加ガラスと（b）銅添加ガラスの飛程シミュレーション 
 
 
 
 
(a) (b) 
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図.4-6 炭素線を照射した（a）銀添加ガラスと（b）銅添加ガラスの飛程シミュレーション 
 
 
 
 
図.4-7 Osイオンを照射した（a）銀添加ガラスと（b）銅添加ガラスの 
飛程シミュレーション 
 
 
 
 
(a) (b) 
(a) (b) 
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表.4-2 自作銀添加ガラスに種々の粒子線照射した際の進入深さシミュレーション結果 
試料名 イオンビーム エネルギー 進入深さ 
銀添加ガラス 
Proton（H） 3 MeV 94 μm 
Carbon（C） 290 MeV/u 89 mm 
Osmium（Os） 490 MeV 36 μm 
 
 
表.4-3 自作銅添加ガラスに種々の粒子線照射した際の進入深さシミュレーション結果 
試料名 イオンビーム エネルギー 進入深さ 
銅添加ガラス 
Proton（H） 3 MeV 96 μm 
Carbon（C） 290 MeV/u 92 mm 
Osmium（Os） 490 MeV 37 μm 
 
 SRIMシミュレーションの結果、本研究で自作した銀添加ガラスおよび銅添加ガラスへの
種々の粒子線照射において、同一イオンビームの進入深さに差異は現れなかった。よって
添加元素の違いによる粒子線の進入とそれに起因する蛍光中心形成に差異はないものと考
えられ、また自作した蛍光ガラスに対して蛍光中心が生成される上で充分な粒子線が照射
されていることが模擬できたと考えられる。 
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4-3-2 PLE 測定結果 
 前述した 4-2-2の測定系により自作した銅添加ガラス試料の PLE 測定を行った。PLE 測定
の手順としては、はじめに PL測定により蛍光スペクトルを取得し、続いて得られた蛍光ス
ペクトルのうち、特定の蛍光波長に固定した上で励起スペクトルを測定したものを PLE 測
定結果とした。この測定では、自作した銀添加ガラス試料および銅添加ガラス試料が蛍光
ガラス線量計であるか検討するために RPL現象発現の有無を確認し、また RPLを発するた
めの励起光として最適な励起波長帯についての検討を目的に行った。測定試料には、銀添
加ガラスと銅添加ガラスで銅添加濃度を 0.01％～1％で変化させて作製した試料を用いてお
り、いずれの試料も X 線照射済みとした。これは線質の異なる種々の放射線照射試料のう
ち、X 線は試料全体に一様に照射しているため、粒子線の照射試料に比べて形成された蛍光
中心の RPL観測が容易に行えると考えたためである。蛍光スペクトル測定時の励起光は 365 
nm に設定して行い、測定結果については以下の表.4-4 にまとめた。自作した銀添加試料お
よび銅添加試料の PL測定結果より、測定した全ての試料において波長 612 nmと 632 nmに
ピークをもつ蛍光スペクトルを取得した。続いて蛍光波長を 612 nmまたは 632 nmに固定
して PLE 測定を行い、PLE 測定結果からおよそ 360 nmと 460 nm近傍にピークをもつ励起
スペクトルを取得した。PLE 測定においても測定した全ての試料で同一波長帯にピークを
有していた。PL・PLE 測定試料のうち、銀添加濃度 0.01%と銅添加濃度 0.01%の測定結果を
示し、添加元素による励起・蛍光スペクトルの差異があるかの確認を行った。この 2 つの
測定結果を自作ガラス試料の定量的評価とした。 
 
 
表.4-4 自作ガラス素子ごとの励起光 365 nmにおける蛍光波長 
試料名 添加濃度 蛍光波長 
銀添加ガラス 0.01% 
612 nm 
632 nm 銅添加ガラス 
0.01% 
0.05% 
0.1% 
0.5% 
1% 
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図.4-8 銀添加濃度 0.01%試料の PL測定により観測された蛍光スペクトル 
 
 
 
 
図.4-9 銀添加濃度 0.01%試料の PLE 測定で観測された励起スペクトル 
 
 
450 500 550 600 650 700
0
20
40
60
80
100
Wavelength [nm]
R
P
L
 I
n
te
n
si
ty
 [
a
rb
. 
u
n
it
]
 RPL(Ag 0.01%)
ex = 365 nm
350 400 450 500 550
0
20
40
60
80
100
 em= 612 nm
 em= 632 nm
Wavelength [nm]
P
L
E
 I
n
te
n
si
ty
 [
a
rb
. 
u
n
it
]
30 
 
 
 
 
 
図.4-10 銅添加濃度 0.01%試料の PL測定で観測された励起スペクトル 
 
 
 
 
図.4-11 銅添加濃度 0.01%試料の PLE 測定で観測された励起スペクトル 
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 また定性的評価として、RPL ガラス線量計素子の特長である紫外線励起下でのオレンジ
色蛍光発現の有無を確認するため、波長 365 nm の紫外線ランプ（SPECTRONICS 
CORPORATION EN-140）を用いて銀添加ガラス試料と銅添加ガラス試料を観察した。観
察の結果、自作した銀添加ガラス試料において RPL であるオレンジ色蛍光の発現を確認す
ることができた[図.]。これにより銀添加試料の蛍光スペクトルで観測された 600 nm～650 
nm波長帯の 2つのピークは、放射線照射に起因する銀イオンの価数変化が発生したことを
示していると考えられる。一方、自作銅添加ガラス試料では紫外線励起による RPL の発現
は確認できなかった。しかし先述した PL測定で取得した蛍光スペクトルでは、銀添加ガラ
ス試料の蛍光スペクトルと同波長帯域にピークを有しているため、目視では確認できない
ものの RPL を発現していると考えられる。またこのときの励起光としては、PLE 測定結果
から 360 nm程度の紫外線が適当であることも確認できた。 
 
 
 
図.4-12 添加濃度 0.01%の銀添加ガラスの紫外線下での様子 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
20 mm 
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図.4-13 X 線照射後の紫外線励起下での様子 
 
 
さらに、PLE測定において紫外線の波長帯でない 460 nm近傍にピークを観測した。460 nm
程度の光は青色可視光であり、この波長帯の励起によって RPL が発せられることについて
銀添加ガラス、銅添加ガラスのいずれでも未だ報告例はない。そのため、この現象の原因
を特定するため追加の測定を行った。銅添加濃度 0.1%試料に対して 460 nmを励起波長とす
る PL測定を行ったところ、460 nmの励起により RPL波長帯である 600 nm近傍にピークを
もつ蛍光スペクトルが観測された。これは PLおよび PLE 原理の観点で一致しているが、そ
の他の波長帯での顕著なピークは発見できなかった。また別のアプローチとして同じ添加
元素の X 線照射試料と未照射試料での比較、蛍光中心元素を導入していないガラス原料の
みで作製した試料での検討も試みたが、原因の特定には至らなかった。しかし、図. 4-8 に
示した銀添加濃度 0.01%試料での PL測定の結果に着目すると、365 nmの励起光によりおよ
そ 450 nm 程度にピークが確認できる。すなわち現時点では（1）紫外線励起で蛍光するこ
と、（2）RPLを励起すること、の 2点を満たす発光であることが言える。この件に関する、
さらなる追求および検討については今後の課題とする。 
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図.4-14 銅添加濃度 0.1%試料の PLE 測定で観測された励起スペクトル 
 
 
 
 
図.4-15 銅添加濃度 0.1%試料の励起光 460 nmでの PL測定結果 
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4-4 自作 RPLガラスの応用的評価 
 PL・PLE 測定により、自作銀添加ガラス試料と銅添加ガラス試料に対して、紫外線励起
で RPL の蛍光スペクトルを得ることが確認できた。そこで、より詳細な蛍光スペクトルを
測定するため、光誘起蛍光分析装置（UVR-260-SO、SEISHIN）を利用して励起光 375 nmを
用いた測定を行った。 
 
4-4-1 光子線照射ガラスの PL測定結果 
 光子線（X 線）を照射した自作素子についての PL測定結果を示す。測定試料は、銀の添
加濃度 0.01%試料および銅添加試料であるが、銅添加試料に関しては銅の添加濃度を 0.01%
～1%で変化させた試料とX線照射時間を 1 min～120 minで変化させた試料の測定を行うこ
とで、それぞれ蛍光強度と銅添加濃度の依存性、X 線照射時間の依存性を確認することとし
た。これにより銅を添加した蛍光ガラス線量計の作製において最適な銅添加濃度を検討し
た。 
まず X線の照射条件が 40 kV、160 μA、5 min または 10 min で、添加濃度が 0.19%の銀添
加試料と添加濃度 0.01%の銅添加試料の蛍光スペクトルを測定して低線量に対する応答特
性を得た[図.]。このとき銀と銅を添加した試料では蛍光スペクトルピークに差異が生じてお
り、また添加元素変更により蛍光強度にも差異を確認したため、銀添加ガラス試料と銅添
加ガラス試料では低線量の X 線に対する応答特性が異なると考えられる。さらに X 線照射
装置の管電流を 500 μA、照射時間を 60 min に増加させて、高線量の X 線を照射した銀添加
ガラス試料と銅添加ガラス試料についても同様に比較を行った[図.]。このとき、銀添加濃度
0.01%試料と銅添加濃度 0.01%試料を用いた。高線量 X 線においても蛍光スペクトルピーク
に差異が確認でき、銀添加試料では 510 nmと 650 nm近傍、銅添加試料では 510 nmと 600 nm
近傍にそれぞれ二峰性ピークを有していた。また蛍光強度はおよそ 10倍程度の差がみられ
た。よって線量に関わらず、添加元素を変更することで X 線に対する応答感度に差異が生
じることが確認できた。またこのとき、蛍光中心形成過程は不明であるものの、銀添加試
料における放射線照射で引き起こされた銀イオンの価数変化 Ag0、Ag2+のような状態が、同
じく銅添加試料でも起こっている可能性が示唆される。 
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図.4-16 X 線照射時間 5 min と 10 min の銀添加ガラスおよび銅添加ガラスの 
RPLスペクトル比較 
 
 
 
 
図.4-17 X 線照射した添加濃度 0.01%の銀添加試料と銅添加試料の蛍光スペクトル比較 
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 続いて蛍光強度と銅添加濃度の依存性を検討するため X 線照射条件を 40 kV、500 μA、60 
min に固定して、銅添加濃度を 0.01%～1%で変化させた自作試料を用意した。PL 測定結果
より、添加する銅の濃度を変化させることで蛍光強度に差異が現れた。また得られた蛍光
スペクトルのピークに差異はほとんどみられなかった。取得した蛍光スペクトルに対して
ピークフィッティング処理したところ、510 nmと 610 nm近傍にピークを有するスペクトル
であったため、その 2 つの検出ピークにおける蛍光強度と銅添加濃度の関係をプロットし
た結果も示す[図.]。蛍光中心形成の観点から考えると、ガラス中に蛍光中心と成りえる銅イ
オンが多く存在している方がより多くの蛍光中心を形成するはずであるが、銅添加濃度
0.1%～1%の試料よりも 0.01%および 0.05%添加した試料の方が高い蛍光強度を示した。こ
の測定結果から、添加濃度 0.01%と 0.05%の間には銅の添加濃度と蛍光強度に線形性がみら
れ、依存性があると思われる。対して添加濃度 0.1%～1%では蛍光強度の増加がみられず、
添加濃度との依存性はないと思われる。 
 
 
 
図.4-18 添加濃度を変化させた銅添加試料の RPLスペクトル比較 
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図.4-19 2つの蛍光スペクトルピーク波長における銅添加濃度と蛍光強度の関係 
 
 
最後に、X 線照射条件を 40 kV、500 μAに固定の上、照射時間を 1 min～120 min の間で
変化させたときの蛍光スペクトル測定を行った。X 線を照射した試料は銅添加濃度 0.01%
と 0.05%の自作銅添加ガラス試料であり、先述した銅の添加濃度依存の測定結果から蛍光
強度と銅添加濃度の依存性が確認できた試料を使用した。X 線照射時間を変化させた試料
の蛍光強度を測定することで照射時間と蛍光強度の依存性の有無を確認し、最適な銅添加
濃度を検討した。測定結果より、どちらの試料でも蛍光強度に差異を生じていることが確
認できた。また取得した蛍光スペクトルに対してピークフィッティング処理を行ったとこ
ろ、銅添加濃度の異なる 2つの試料から共に波長 520 nmと 620 nm近傍にピークを有する
二峰性スペクトルを取得した。この 2つの検出ピークにおける蛍光強度と X 線照射時間の
関係をプロットした結果を銅の添加濃度ごとに示す。銅添加濃度 0.01%の試料では、ピー
クフィッティング処理による 2つの検出ピークにおいて X 線照射時間の増加に伴い、多少
のばらつきを含みながら蛍光強度も増加しているのがみてとれた。特に 620 nm 近傍では
蛍光強度の近似線が直線的に増加しており、蛍光強度と X 線照射時間の依存性があること
を確認できた。一方、銅添加濃度 0.05%の試料では、2 つの検出ピークにおいて X 線照射
時間の増加によって蛍光強度の線形的な増加がみられなかったため、蛍光強度と X 線照射
時間の依存性はないものと断定した。よって蛍光強度と X 線照射時間の依存性を有してい
る自作銅添加濃度 0.01%試料が最適な銅添加濃度と判断した。以降の粒子線照射において
も、銅添加濃度 0.01%の試料を用いて照射および蛍光スペクトルの評価を行うこととした。 
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図.4-20 銅添加濃度 0.01%試料の X 線照射時間変化による RPLスペクトル比較 
 
 
 
 
図.4-21 銅添加濃度 0.01%試料の 2つの蛍光スペクトルピーク波長における 
X 線照射時間と蛍光強度の関係 
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図.4-22 銅添加濃度 0.05%試料の X 線照射時間変化による RPLスペクトル比較 
 
 
 
 
図.4-23 銅添加濃度 0.05%試料の 2つの蛍光スペクトルピーク波長における 
X 線照射時間と蛍光強度の関係 
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4-4-2 陽子線照射ガラスの PL測定結果 
 陽子線を照射した自作ガラス試料の PL測定を行うことで蛍光スペクトルを取得し、粒子
線である軽イオン（H+）ビームに対する自作ガラス試料の応答評価を行う。測定試料には
銀添加濃度 0.01%ガラス試料と銅添加濃度 0.01%ガラス試料を用意した。銅添加試料に関し
ては先述した X 線照射試料の諸応答特性評価より最適な添加濃度を 0.01%と決定したため
である。陽子線照射試料の測定から自作ガラス試料が陽子線に対する感度を有すること、
異なる線質の放射線暴露による線質依存性の発現の有無について検討した。照射条件は 3
章 3-3-2の表.3-3 にまとめた通りである。 
 まず、自作試料が陽子線に対しての感度を有するかの確認を行った。銅添加試料に陽子
線を照射して PL測定した結果、およそ 600 nm付近の波長帯にピークをもつ蛍光スペクト
ルを取得することができた。詳細なピークを確認するため、取得した蛍光スペクトルにピ
ークフィッティング処理を行ったところ、波長 597 nmと 636 nm近傍にピークを有する二
峰性スペクトルであることが確認できた。また陽子線照射では、集束ビームを制御して任
意箇所に照射したため、PL 測定結果のスペクトルは陽子線の照射により形成された蛍光中
心からの蛍光スペクトルであると考えられる。さらに添加濃度 0.01%の銀添加ガラス試料か
らも蛍光スペクトルを取得したが、同様の照射条件であることから陽子線照射で形成され
た蛍光中心からのスペクトルであると判断した。よって自作した銀添加ガラス試料および
銅添加ガラス試料は陽子線に対する感度を有しており、また蛍光による応答スペクトルを
示すことが確認できた。 
 
 
 
図.4-24 陽子線照射した銅添加濃度 0.01%試料の蛍光スペクトル 
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図.4-25 陽子線照射試料の蛍光スペクトルの分離結果 
 
 
 続いて、線質の異なる放射線照射による蛍光スペクトルに差異が発現するかの確認を添
加元素ごとに行った。銀添加ガラス試料では、銀の添加濃度 0.01%の試料に対して X線（40 
kV、500 μA、60 min）を照射した試料と陽子線（1 MeV、100 pA、1 μS×100）を照射した
試料から取得した蛍光スペクトルの比較を行った。比較の結果、蛍光強度に関して X 線照
射試料の方が陽子線照射試料よりも約 50倍の強度を示したものの、どちらの蛍光スペクト
ルでも 510 nmと 650 nm近傍にピークを有するスペクトルであった。よって自作銀添加ガ
ラス試料では、線質の違いによるスペクトルのピーク差異を確認できなかった。銅添加試
料の場合でも同様に蛍光スペクトル比較を行うため、銅添加ガラス試料として銅の添加濃
度 0.01%の試料に X 線（40 kV、500 μA、60 min）を照射した試料と陽子線（3 MeV、40 pA、
100 μS×20）を照射した試料から取得した蛍光スペクトルを用いた。比較したところ、蛍光
強度では銀添加試料と同様に X線照射試料の方が高い強度を示したが、2つの蛍光スペクト
ルのピーク波長が異なっていることを確認した。X 線照射試料からは 510 nmと 600 nm近
傍のピーク、陽子線照射試料からは 597 nmと 636 nm近傍のピークを検出したため、自作
銅添加ガラス試料での線質の違いに起因する蛍光スペクトル差異を確認できた。また蛍光
ガラス線量計の蛍光スペクトルでは、そのピーク波長にある程度の幅があるため、銅添加
試料の X 線照射試料の 600 nm近傍と陽子線照射試料の 597 nm近傍のピークは同一波長帯
であり、同様の蛍光中心からの蛍光とみなすことができる。 
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図.4-26 X 線および陽子線に暴露された銀添加濃度 0.01％試料のスペクトル比較 
 
 
 
 
図.4-27 X 線および陽子線に暴露された銅添加濃度 0.01％試料のスペクトル比較 
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4-4-3 重粒子(Os)線照射ガラスの PL測定結果 
 陽子線（H+）を照射した銅添加ガラス試料からの蛍光スペクトルを取得したため、自作
試料は陽子線に対する感度を有することが明らかとなった。陽子線は粒子線の一種である
が、非常に軽い粒子を用いたイオンビームである。しかし実際のがん治療では重粒子であ
る炭素イオンを用いるため、陽子線の応答評価のみで粒子線を検出可能であるかの検討を
行うには不充分だと思われる。そこで、まず炭素イオンよりもさらに質量の大きい Osイオ
ンを自作試料に照射し、蛍光スペクトルを測定および評価することで重粒子線に対する感
度を有するかの検討を行った。陽子線のような軽イオンビームと比べて、質量の大きいイ
オンを用いる重粒子線では線エネルギー付与（Linear Energy Transfer：LET）が高くなるた
め、物質に照射された際に物質中の電子や光子の弾き出しが多く起こりえる。さらに重粒
子の照射で弾き出された、二次粒子と呼ばれる電子や光子が受け取ったエネルギーをまた
別の物質にエネルギーとして付与する、といった特徴をもつ。この特徴に起因する蛍光ス
ペクトル差異の発現を確認するため、重粒子である Osイオンを照射した試料の蛍光スペク
トルと、先述した光子線（X線）および陽子線の蛍光スペクトルの比較も行った。 
Os イオン照射時には、同一試料上に照射部分とカプトンテープで被曝から保護した未照
射部分を意図的に作り出し、照射部分と未照射部分に対して PL測定を行い比較した。また
照射試料には、線質依存性を確認した試料である銅添加濃度 0.01%の試料を用いており、銀
添加試料は用いなかった。測定の結果、Os イオンの照射部分と未照射部分で異なる蛍光ス
ペクトルを取得した。蛍光強度に着目すると Osイオン照射部分の方が未照射部分よりも高
い強度を示していることから、Os イオンによって形成された蛍光中心によるものだと考え
られる。この蛍光スペクトルにピークフィッティング処理を行ったところ、520 nmと 595 nm
と 658 nm近傍にピークを有する三峰性スペクトルであることが確認された。 
また先述した X 線照射試料のスペクトルと陽子線照射試料のスペクトルとの比較を行う
と、Osイオンを照射した試料の蛍光スペクトルが有していた 3つのピーク波長帯が X線お
よび陽子線照射試料の蛍光スペクトルのピークと近い波長帯にピークが発現していること
が確認された。これは高 LET の重粒子線の特徴によるものと考えられ、自作銅添加ガラス
試料が重粒子線に対する感度を有していることが示された。さらに X 線および陽子線を照
射した試料の蛍光スペクトルとも異なっているため自作試料の線質依存性の発現を確認し、
線質の異なる放射線が検出可能であると考えられる。 
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図.4-26 銅添加濃度 0.01%試料の Osイオン照射部分と未照射部分のスペクトル比較 
 
 
 
 
図.4-27 Osイオン照射試料の照射部分の蛍光スペクトル分離結果 
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図.4-28 X 線、陽子線、Os線に暴露された銅添加濃度 0.01%試料のスペクトル比較 
 
 
4-4-4 炭素線治療場への応用検討 
 陽子線およびOsイオンを用いた重粒子線照射を行った自作銅添加ガラス試料から蛍光ス
ペクトルを取得したため、粒子線に対する応答感度を有していることが明らかとなった。
そこで、重粒子線がん治療に使用されている炭素線を自作試料に照射することで実際の治
療場を模擬し、PL 測定による蛍光スペクトル取得を試みることで自作試料が利用できるか
検討を行った。炭素線を照射した試料は X 線や粒子線で蛍光スペクトルを取得し、線質依
存性が確認できた試料である銅添加濃度 0.01%の試料を用いた。3 章 3-3-4 に示した照射条
件のとき炭素イオンは試料の照射面に対してほぼ均等に照射されており、正モニタのカウ
ント数が 2070 であったことから炭素イオンは約 0.2 mm 四方に 1 つの割合で自作試料中に
照射されていると考えられる。また蛍光スペクトル取得のため行ったPL測定時には、0.1 mm
ごとの間隔で測定したため、炭素イオンが形成した蛍光中心の測定が十分に可能であると
思われる。測定結果より、炭素線によって形成された蛍光中心からの蛍光スペクトルと炭
素線の未照射部分からの蛍光スペクトルを取得した。炭素線照射部分からの蛍光スペクト
ルに対してピークフィッティング処理を行ったところ、507 nmと 593 nmと 627 nm近傍に
ピークを有する三峰性スペクトルであることが確認された。同じく重粒子線である Osイオ
ンビームを照射したときと同様に 3 つのピークを有していることから、自作試料が炭素線
に対しても応答感度を有しており、実際の治療場で利用可能であることが確認できた。 
 
 
 
450 500 550 600 650 700 750
0
500
1000
1500
 X-ray
 Osmium×10
  Proton×10
Wavelength [nm]
R
P
L
 I
n
te
n
si
ty
 [
a
rb
. 
u
n
it
]
46 
 
 
 
 
図.4-29 銅添加濃度 0.01%試料の炭素イオン照射部分と未照射部分のスペクトル比較 
 
 
 
 
図.4-30 炭素イオン照射試料の照射部分の蛍光スペクトル分離結果 
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4-5 まとめ 
 本章では、線質の異なる種々の放射線を照射した自作銀添加試料および銅添加試料に対
して、PL測定や PLE 測定を行うことで自作試料の評価を行った。まず X 線を一様に照射し
た試料を用いて自作試料の定性評価と定量評価を行った。定性評価として 365 nmの紫外線
下で観察したところ銀添加試料ではオレンジ色蛍光を目視で確認できたが、銅添加試料で
は蛍光を確認できなかった。そこで RPLを励起する波長を調べるため PLE 測定を行い、銅
添加試料でも 360 nm程度の励起光で RPLを発現することを確認した。定量評価では詳細な
蛍光強度および蛍光スペクトルを測定するため PL測定を行った。銀添加試料と銅添加試料
の測定結果を比較すると蛍光強度に差異があり、銅添加試料の方が低い蛍光強度だったこ
とから目視での確認ができなかったと思われる。また銀添加試料と銅添加試料の蛍光スペ
クトルのピーク波長についても差異を発現していた。銅添加試料については、濃度依存性
と X 線照射時間依存性の測定も行うことで銅添加濃度 0.01%が最適な濃度であると決定し
た。さらに陽子線を照射した銀添加試料と銅添加試料の蛍光スペクトルをそれぞれ X 線照
射試料からの蛍光スペクトルと比較することで、銅添加試料でのみ検出ピークに差異が発
現していたため、自作した銅添加ガラス試料での線質依存性を確認できた。さらに Osイオ
ンを用いた重粒子線に対しても応答感度を有しており、高 LET の重粒子線においては三峰
性スペクトルを取得することができたことから、X線や陽子線との選別も可能であると思わ
れる。同じく重粒子線であり、実際のがん治療に使用されている炭素線照射も行った。こ
れは治療場を模擬し、実用可能であるかの検討を行うためである。炭素線照射試料の蛍光
スペクトルを測定した結果、Os イオンの場合と同じく 3 つのピークをもつスペクトルが観
察された。よって自作銅添加ガラス試料では、炭素線をはじめとする重粒子線に対する応
答感度を有しており、光子線や粒子線などの線質の異なる放射線を選別することが可能で
あることが確認できたことから、複数の放射線が存在するような環境での利用が期待され
る。 
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第5章 結言 
 
 第 1 章は緒言であり、研究背景および本研究の目的について述べた。本研究では蛍光ガ
ラス線量計の添加元素を銀から銅に変更することで、重粒子線の検出が可能であり、複数
の線質の異なる放射線の選別が行える素子の開発を目指した。 
 
 第 2 章では放射線管理区域で実際に使用されている個人被曝線量計素子についていくつ
か例を挙げながら説明した。その中で、本研究で取り扱った RPL ガラス線量計の原理や特
長に触れながら性能について銀添加の場合をモデルにして述べた。銅を添加した RPL ガラ
ス線量計では、蛍光中心の形成過程を含む発光メカニズムが不明であることから、その探
求が今後の課題として挙げられる。 
 
 第 3 章では自作した銀添加と銅添加の RPL ガラス線量計素子の作製工程と種々の線質の
異なる放射線照射場での蛍光中心形成過程について述べた。先行研究として銀を添加した
ガラス線量計については盛んに研究されており、それに習って銀の代替材料として銅を添
加したガラス線量計を自作した。自作銅添加試料の調製では、塩化銅の添加濃度が高くな
るにつれ青く着色したガラスが作製され、添加濃度 0.01%程度では無色透明なガラス試料を
得られた。次いで蛍光中心形成のため X 線や陽子線、重粒子線など種々の線質の異なる放
射線を自作した銀添加試料および銅添加試料に照射した。線質の異なる放射線により蛍光
スペクトルに差異を発現するか検討することで、自作ガラス試料の応答特性を評価する。 
 
 第 4 章では自作した銀添加および銅添加 RPL ガラスに形成された蛍光中心からの蛍光を
PL 測定法と PLE 測定法を用いて評価した。評価は基礎的評価と応用的評価に分けて行い、
基礎的評価では、自作銀添加ガラス試料と銅添加ガラス試料が蛍光ガラス線量計素子の特
長を有しているか、PLE測定法と SRIMのシミュレーションにより検証を行った。応用的評
価では、自作ガラス試料の添加元素の違いによる放射線応答特性の差異の発現を検証した
後、銅添加ガラス試料が線質の異なる種々の放射線に対して線質依存性を発現するかの検
証を行った。このとき PL測定法を用いて詳細な蛍光スペクトルを取得することで応答評価
を行った。まず基礎的評価における SRIMシミュレーションにより自作試料へ粒子線照射し
た場合の模擬を行い、異なる元素を添加した自作試料での粒子の進入深さや飛程に差異が
ないことを確認した。次いで X 線を照射した自作銀添加試料と銅添加試料を紫外線下で観
察したところ、銀添加試料ではオレンジ色蛍光を発していたため蛍光ガラス線量計の作製
に成功した。一方、銅添加試料では紫外線励起下で蛍光が観察できなかったため、続けて
PLE 測定法により RPL を示すかの検証を行った。PLE 測定結果から自作銅添加試料におい
ても、紫外線励起で RPL波長帯である 600 nm付近にピークを有していたため、自作銅添加
ガラスは蛍光ガラス線量計であると考えられる。また PLE 測定時には、RPL を励起する波
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長 460 nm付近にピークを有するスペクトルも観察された。このスペクトルおよび現象等に
ついての検討や検証実験は今後の課題とする。応用的評価として、X 線を照射した銀添加試
料と銅添加試料の蛍光スペクトルを PL測定法により測定したところ、添加元素の違いによ
り蛍光スペクトルおよび蛍光強度に差異が発現していた。銀添加試料の蛍光スペクトルピ
ークは 510 nmと 650 nm近傍であったのに対して、銅添加試料の蛍光スペクトルピークは
510 nmと 600 nm近傍であり、蛍光強度も銀添加試料の方が約 10倍程度高い強度であった。
この蛍光強度の差によって紫外線励起下での観察結果に違いが生じたと思われる。さらに
銅添加試料に関して添加濃度を 0.01%～1%に変化させて作製したため、最適な添加濃度の
検討も行った。同様の X 線照射条件で銅の添加濃度ごとに蛍光スペクトルを測定したとこ
ろ、無色透明なガラス試料である銅添加濃度の低い試料（0.01%と 0.05%）では添加濃度の
増加に伴って蛍光強度も増加する銅添加濃度依存性を確認したため、2つの試料に対して X
線の照射時間を 1 min～120 min で変化させたときの蛍光強度を測定することで X 線照射時
間依存性の確認も行った。その結果、銅添加濃度 0.01%の試料で X 線照射時間の増加に伴
い、蛍光強度が増加していることが確認された。よって本研究で自作した銅添加ガラス線
量計における最適な銅添加濃度を 0.01%と決定した。応用的評価では、その他にも X 線と
線質の異なる放射線として、粒子線である陽子線や重粒子線の照射および応答特性の評価
も行った。その際には、銅添加ガラス試料として最適な作製条件である添加濃度 0.01%の試
料を用いることとした。陽子線照射した銀添加試料と銅添加試料の蛍光スペクトルを測定
したところ、銅添加試料でのみ X 線を照射した場合の蛍光スペクトルと異なるピーク波長
を有するスペクトルを取得した。これは放射線の線質が光子線と粒子線で異なっており、
線質の影響が蛍光スペクトルに現れたと思われる。また銀添加試料では、この線質依存性
が発現せずほぼ同じ波長帯にピークを有していたことから、蛍光ガラス線量計の添加元素
を銀から銅に変更したことで放射線の線質依存性に起因する差異が生じたと思われる。研
究目的として、重粒子線を検出するような素子の開発を目的としたため、Os イオンおよび
炭素イオンを用いた重粒子線を自作銅添加試料に照射して、同じく蛍光スペクトルを取得
した。炭素線は重粒子線がん治療に用いられており、実際の治療場を模擬するため照射し
た。また Osイオンは炭素イオンより質量の大きいイオンであり、高い LETを有しているた
め重粒子線の応答スペクトルを測定するのに適していると考え、まず Os イオンビームでの
応答を評価することで、自作銅添加ガラス試料が重粒子線に対する感度を有するかの検討
を行った。Os イオンを照射した試料から三峰性スペクトルを取得したが、この 3 つのピー
ク波長は X 線および陽子線を照射した試料のスペクトルのピーク波長とおよそ近い波長帯
であった。これにより自作銅添加試料において重粒子線の検出が可能であること、光子線
や陽子線や重粒子線など線質の異なる放射線の選別が可能であることが示された。また Os
イオンと同じ重粒子線である炭素線を照射した試料からも蛍光スペクトルを取得し、応答
特性の評価を行えた。以上より、本研究で自作した蛍光ガラス線量計素子での重粒子線検
出と重粒子線がん治療現場で実用可能であることを示し、またこの素子は、複数の放射線
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が存在するような環境でも放射線の線質依存性によって選別を可能とし、放射線の線種ご
との検出などへの応用も期待できると思われる。しかし一方で、銅の蛍光中心形成過程の
詳細な解明などが今後の課題として挙げられる。また銅添加試料の分解能測定や、より多
くの種類の粒子線を照射した際の応答評価、アニーリング処理前後で銅による蛍光中心の
消滅確認等、今後の課題もあるといえる。 
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